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摘要 : 实验 观察 了 加 热 基板 上 0.65cSt 硅油 液 滴 蒸 发 过 程 Marangoni 对 流失 稳 现象 及 其 演变 规律 ， 测 量 了 Marangoni 
对 流失 稳 的 临界 条 件 ， 分 析 了 润 湿 半 径 和 Ma 数 对 液 滴 内 Marangoni 对 流 稳定 性 的 影响 。 结 果 发 现 : 只 有 当 液 滴 的 接 
触角 减 小 到 某 一 临界 值 以 下 时 ， 液 滴 内 才 产 生 Bénard-Marangoni 对 流 涡 胞 ， 涡 胞 呈 “ 花 妆 ” 状 ， 液 滴 顶 点 处 较 尖 细 ， 
三 相 接 触 线 附近 为 圆 弧 形 ， 涡 胞 相互 挤 压 处 呈 直 线形 。 随 着 蒸发 的 进行 ， 涡 胞 变 短 变 粗 。 涡 胞 数 随 润 湿 半 径 、Ma 数 
的 增 大 而 增多 。 产 生 Bénard-Marangoni 对 流 涡 胞 的 临界 接触 角 0. 随 Ma 数 的 增 大 而 增 大 。 液 滴 边 缘 处 始终 为 热 毛 细 
对 流 ， 无 Bénard-Marangoni 对 流 涡 胞 。 
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Experimental investigation on Marangoni convection instability i 
nduced by evaporation in asessile droplet ofsiliconeoil on a heated 
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Abstract: The phenomenon of Marangoni convection instability in an evaporating sessile droplet of 
0.65cSt silicon oil on a heated substrate was observed by experiment. The critical condition for the 
incipience of the unstable Marangoni convection was measured and the influences of the wetting radius and 
Ma number on the Marangoni convection instability were investigated. The result found that the flower-like 
Bénard-Marangoni convection cell would occur only if the contact angle was less than a critical value. At 
the apex of droplet the shape of the Bénard-Marangoni convection cell is sharp and thin but it is circular arc 
near the contact line. With evaporating, the cells become short and thickness. The cell number of the 
Bénard-Marangoni convection increases with increase of wetting radius and the Ma number. The critical 
contact angle for the incipience of the Bénard-Marangoni convection increases with increasing the Ma 


number. Near the contact line, thermocapillary convection always exists there but without 
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Bénard-Marangoni convection cell. 
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0 引言 


Til 2S SUEBI ZFFE, BE 
SN. ZUR æE DNA 分 子 显 像 等 生 
产 实 际 和 研究 过 程 具有 十 分 重要 的 影响 凹 。 近 年 的 研 
完 发 现 ， 在 液 滴 蒸 发 的 主要 阶段 ， 液 滴 边 沿 燕 发 快 
而 顶部 蒸发 慢 ， 花 发 速率 的 不 均匀 导致 液 滴 表 面 温 
度 分 布 不 均匀 ， 从 而 导致 液 滴 表 面 张力 不 均匀 而 在 
液 滴 内 部 诱发 Marangoni 对 流 趾 。 较 早 地 ， 清 华 大 学 
的 张 能 力 、 徐 友 仁 等 中 实验 研究 了 挥发 性 有 机 液 滴 在 
加 热 面 上 的 蒸发 ， 发 现 液 滴 的 内 部 流动 可 分 为 对 流 
[X. Bénard 对 流 区 、 滞 止 区 、 边 缘 区 等 区 域 。 任 译 
需 等 让 通过 数值 模拟 认为 当 液 滴 营 发 较 快 时 
Marangoni 对 流 可 能 失 稳 。Deegan 等 人 口 认为 正 是 
Marangoni 对 流 导致 了 含有 固体 微粒 的 液 滴 在 平面 
上 燕 干 后 形成 了 咖啡 环 状 沉积 。Hu 和 Larson 发 现 
当 接 触角 大 于 14* 时 热 毛细 对 流 从 液 滴 边 沿 向 顶部 
流动 ， 而 当 接 触角 小 于 14? 时 流动 方向 则 反 向 。Xu 
和 Luo UU Sit a m s EE A RAE e s 滞 止 点 
两 侧 的 流动 方向 相反 。 金 哲 岩 和 胡 晖 外 发 现 液 滴 蒸发 
时 内 部 产生 一 对 洲 涡 ， 当 接触 面 温度 较 低 时 ， 流 涡 
维持 的 时 间 较 长 ， 随 着 接触 面 温度 的 升 高 ， 洲 涡 逐 
渐 消 失 。Girard 等 人 外 发 现 当 加 热 半径 大 于 液 滴 润 湿 
半径 时 ， 三 相 接 触 线 温度 高 于 液 滴 顶 部 温度 ; 反之 ， 
则 低 于 液 滴 顶 部 温度 。Ghasemi 和 Ward" RIMAE 


细 对 流 对 液 滴 蒸 发 时 能 量 传输 起 着 十 分 重要 的 作 


用 , 特别 是 三 相 接 触 线 附近 。 最 近 ，Sefiane 和 Brutin 
等 人 中 通过 红外 线 热 像 仪 观察 了 润 湿 半 径 小 于 毛 
细 半 径 的 甲醇 、 乙 醇和 FC-72 液 滴 在 加 热 平 面 上 蒸 
发 时 Marangoni 对 流失 稳 后 产生 的 热流 体 波 , 分 析 了 
热流 体 波 的 波 数 随 蒸发 过 程 的 变化 情况 。 

从 现 有 的 研究 报道 看 ， 目 前 的 研究 主要 针对 易 
挥发 液 滴 , 认为 蒸发 液 滴 内 Marangoni 对 流失 稳 现 象 


主要 由 液 滴 表面 切 向 温度 梯度 驱动 的 热 毛 细 对 流 引 
起 ， 属 于 热流 体 波 。 而 液 滴 为 弯曲 自由 面 ， 营 发 过 


程 中 总 是 同时 存在 沿 液 滴 径 向 的 法 向 温度 梯度 和 液 
滴 表 面 的 切 向 温度 梯度 ， 两 个 方向 的 温度 梯度 总 是 
互相 耦合 的 。 液 滴 内 是 否 会 产生 由 法 向 温度 梯度 引 
起 的 Bénard-Marangoni 对 流 《〈 以 下 简称 BM XTW) ， 
目前 对 该 问题 还 缺乏 了 解 。 为 此 ， 本 文 以 加 热 板 上 
挥发 性 较 低 的 液 滴 蒸 发 诱发 的 Marangoni 对 流 为 研 


究 对 象 ， 实验 观测 Marangoni 对 流 的 特征 , 重点 关注 
BM J 分 析 润 湿 半 径 及 基板 温度 对 它们 


pure 


实验 装置 示意 图 如 图 1 所 示 ， 圆 形 基板 采用 紫 
铜 加 工 而 成 ， 基 板 表 面 经 抛光 处 理 并 涂 有 超 琉 水 涂 
层 ， 基 板 固 定 在 有 机 玻璃 圆柱 形 空 腔 上 ， 空 腔 与 恒 
温 油 浴 (PP07R-20-A12Y，PolyScience， 控 温 精 度 
+0.005°C) 相连 ， 从 而 调节 基板 温度 ， 基 板 的 实际 温 
度 通 过 布置 在 其 上 的 4 x K 型 热电 偶 测量 。 为 保证 
基板 水 平 ， 平 台 底 部 安装 有 3 枚 调 平 螺丝 。 实 验 采 
用 铝 粉 示 踪 法 显示 液 滴 内 Marangoni 对 流失 稳 状 态 ， 
实验 前 将 少量 铝 粉 (0.1wt%) 混入 硅油 中 并 搅拌 均 
名 ， 然 后 采用 微量 注射 器 将 数 微 升 的 混合 液 小 心地 
滴 落 在 基板 上 形成 球 冠 形 液 滴 ， 通 过 安装 在 液 滴 正 
上 方 的 显微镜 实时 观察 记录 液 滴 内 Marangoni 对 流 
失 稳 现象 。 液 滴 的 接触 角 采 用 接触 角 测 量 仪 
(JC2000DM， 精 度 +0.1°) 测量 ， 润 湿 半 径 通 过 显 微 
镜 观 察 到 的 图 像 测 量 。 工 质 为 0.65cSt 硅油 ， 其 物性 
参数 见 表 1。 由 于 所 添加 铝 粉 很 少 ， 它 对 硅油 物性 参 
数 的 影响 忽略 不 计 。 实 验 中 液 滴 的 润 湿 半 径 小 于 毛 
长 度 ， 浮 力 的 影响 可 忽略 。 通 过 空调 控制 环境 温 
度 ， 相 对 湿度 采用 干 湿 球 温度 计 测 量 。 

对 液 滴 的 接触 角 ， 每 次 实验 时 测量 4 次 取 平 均 
值 ， 测 量 值 与 平均 值 的 最 大 偏差 为 测量 误差 。 实 验 
前 对 热电 偶 在 10 ^C. ~50 °C 范围 内 通过 与 恒温 油 浴 
温度 对 比 进行 了 校 验 ， 校 验 后 热电 偶 的 最 大 误差 减 
小 到 0.027%。 
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图 1 实验 装置 示意 图 


Figure 1 A schematic view of the experimental apparatus 
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表 1 25°C 时 0.65cSt 硅油 的 物性 参数 
The properties of 0.65cSt silicone oil when t-25'C 


名 称 数值 
密度 p (kg m?) 760 

定 压 比热容 c (J kg ' K^) 2000 
体积 膨胀 系数 B (KC) 1.34x10? 
导热 系数 4(W mK’) 0.1 
动力 粘度 w(kg m's’) 4.94x10* 
表面 张力 温度 系数 yr (Nm K) — 8x10? 


2 实验 结果 与 分 析 

当 Ma=8.146x10° (Ma=yATr/ ua, AT=T,—T,) 、 
环境 温度 7.=295.95K、 相 对 湿度 RH=56% 时 ， 对 润 
湿 半径 一 2.14mm、 初 始 接触 角 G0=41.15° 的 液 滴 ， 基 
板 温 度 T,-7298.95K 时 其 表面 的 Marangoni 对 流 现象 
如 图 2 所 示 。 初 始 时 刻 ， 示 踪 粒 子 显 示 液 滴 内 流体 
由 三 相 接 触 线 向 液 滴 顶 部 流动 ， 再 由 顶部 流向 液 滴 
底部 ， 流 动 为 对 称 结构 (图 2.a) ， 此 时 为 稳定 的 热 
毛细 对 流 ,流动 尚未 失 稳 。 当 蒸发 进行 到 18s 时 ， 液 
滴 内 部 出 现 “ 花 准 ” 状 涡 胞 (图 2.b), 对 每 一 片 “ 花 办”， 
流体 由 “花瓣 ”边缘 向 上 流向 中 心 , 再 由 中 心 向 下 流入 
液 滴 内 部 ， 这 与 Bénard-Marangoni 对 流 ( 以 下 简称 
BM 对 流 ) 的 特征 吻合 ， 此 时 液 滴 内 产生 了 BM 对 流 
涡 胞 。 仔 细 观 察 发 现 ， 涡 胞 形态 与 平 液 层 中 的 蜂窝 
状 涡 胞 还 有 所 不 同 ， 液 滴 顶 点 处 涡 胞 较 尖 细 ， 靠 近 
三 相 接 触 线 处 为 圆 弧 形 ， 涡 胞 因 挤 压 相互 接触 处 为 
直线 形 。 随 着 蒸发 的 进行 ， BM 涡 胞 数 逐 渐 增 多 ， 至 
26s (图 2.c) 时 ， 液 滴 表 面 均匀 分 布 有 13 个 涡 胞 ， 
这 些 涡 胞 从 液 滴 顶 点 延伸 至 三 相 接 触 线 附近 。 但 液 
滴 边 缘 人 处 并 没有 涡 胞 ， 该 处 仍 为 热 毛细 对 流 。 由 于 
蒸发 使 液 滴 逐 渐变 薄 ， 液 滴 内 涡 胞 的 形态 逐渐 变化 ， 
Æ 32s (图 2.d) 时 ， 涡 胞 变 短 变 粗 。 至 45s 图 2.f) 
时 ， 此 时 液 滴 已 很 薄 ， 涡 胞 与 平 液 层 中 的 蜂窝 状 涡 
胞 相近 ， 随 后 涡 胞 渐渐 消失 ， 液 滴 蒸 发 完毕 。 

从 图 2 (a) 、(b) 可 见 ， 液 滴 并 非 一 开始 就 出 
现 BM 对 流 涡 胞 ， 而 是 当 液 滴 的 接触 角 减 小 到 某 一 
临界 值 以 下 时 才 会 产生 BM 对 流 。 为 测定 不 同 Ma 
数 下 产生 BM 对 流 的 临界 接触 角 ， 实 验 中 控制 液 滴 
体积 V. 润 湿 半径 > 和 环境 温度 ,通过 改变 基板 温 
E ,来 改变 Ma 数 ， 测 量 蒸 发 过 程 中 出 现 BM 对 流 
的 临界 接触 角 6.， 结 果 如 图 3 所 示 。 显 然 ， 临 界 接 
触角 0. 随 Ma 数 的 增 大 而 增 大 。 这 是 因为 ， 液 滴 内 
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同时 存在 法 向 温度 梯度 和 切 向 温度 梯度 ， 只 要 存在 
切 向 温度 梯度 ， 就 会 产生 热 毛细 对 流 ， 热 毛细 对 流 
将 热量 从 三 相 接 触 线 处 传递 到 液 滴 顶 点 ， 使 法 向 温 
差 减 小 ， 具 有 前 弱 BM 对 流 的 作用 ， 对 BM 对 流 的 
产生 具有 抑制 作用 。 当 接触 角 较 小 时 ， 液 滴 较 为 局 
平 ， 形 状 接 近 于 平 液 层 ， 切 向 温度 梯度 较 小 ， 特 别 
是 液 滴 顶 点 附近 ， 热 毛细 对 流 相对 较 弱 ，BM 对 流 较 
容易 产生 ， 所 以 , 在 Ma 数 一 定 的 情况 下 ， 只 有 当 接 
触角 减 小 到 一 定 值 ，BM 对 流 才 会 产生 。 随 着 Ma 数 
的 增 大 ， 法 向 温度 梯度 增 大 ， 有 利于 BM 对 流 的 形 
成 ,使 得 BM 对 流 在 与 热 毛细 对 流 的 “竞争 "中 更 加 占 
优 ， 即 便 在 更 高 的 接触 角 下 也 能 产生 BM 对 流 ， 因 
而 临界 接触 角 增 大 。 


(d) 


(f) - 
2 液 滴 内 Bénard-Marangoni 对 流 的 演变 过 程 

Figure 2 The evolution of Bénard - Marangoni convection in 

droplet 

(a) The thermal capillary convection when {=0s and the contact 
angle 0—44.52*; (b) BM cells appear when {=18s and 0—-31.66*; 
(c) the flower-like Bénard-Marangoni convection cells occur 
when £-26s and 0—25.94*; (d) the cells becomes shorter and 
thicker when 32s and 0=20.07°; (e) the cells are further 
shortened when {= 39s and 0=15.35°; (f) the honeycomb-like 
cells appear when 445s and 0712.11? 

Ca) r-0s 时 刻 的 热 毛细 对 流 ， 接 触角 0=44.52°; (b) r-18s 
时 出 现 BM WE, 0=31.66°; Cc) 1=26s 时 涡 胞 旺 “ 花 瓣 ” 状 ， 
0=25.94°; (d) r-32s 时 涡 胞 变 短 变 粗 ,0=20.07°%; (e) r- 39s 
时 涡 胞 进一步 变 短 ，0=15.35°;。(f) t-45s 时 的 蜂窝 状 涡 胞 ， 
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3 BM 对 流失 稳 的 临界 接触 角 与 Ma 数 的 关系 曲线 


Figure 3 The relation curve of the critical contact angle and Ma 


number of BM convective instability 


对 于 润 湿 半 径 不 同 的 液 滴 ， 在 蒸发 过 程 中 涡 胞 
形态 没有 明显 的 区 别 ， 但 最 大 涡 胞 数 并 不 相同 ， 在 
T,-303.15K . 7,-295.15K. RH-6096 的 情况 下 ， 
r=1.81mm 时 液 滴 在 蒸发 过 程 中 的 最 大 涡 胞 数 为 19 
个 (图 4.a)， /=2.73mm 时 的 最 大 涡 胞 数 为 23 个 (图 
4.b) , r-323mm 时 的 最 大 涡 胞 数 为 26 个 (图 4.c)。 
显然 ， 相 同情 况 下 ， 润 湿 半 径 大 的 液 滴 的 最 大 涡 胞 
数 也 较 大 。 这 是 因为 润 湿 半 径 越 大 ， 液 滴 的 容纳 能 
力 越 大 ， 涡 胞 数 也 就 越 多 。 


图 4 RORE T=304.75K、T=295.95K、RH=60% 情 况 下 (a) 
r-1.81mm 时 最 大 涡 胞 数 为 19， (b) r=2.73mm 时 最 大 涡 胞 
数 为 23，〈c) r-323mm 时 最 大 涡 胞 数 为 26 

Figure 4 The droplet in the cases of T„ = 304.75K, T, = 2905.95K, 


RH = 60% (a) The maximum number of cells is 19 when 


r-l1.81mm, (b) The maximum number of cells is 23 when 
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/一 2.73mm，(c) The maximum number of cells is 26 when 


r-3.23mm 


润 湿 半 径 一 定时 , 不 同 Ma 下 的 最 大 涡 胞 数 也 
不 相同 ,如 图 5 所 示 , 最 大 涡 胞 数 随 Ma 数 的 增 大 而 
增 大 。 当 Ma 数 增 大 , 液 滴 内 部 的 法 向 温度 梯度 增 大 ， 
有 利于 BM 对 流 的 产生 ， 因 此 涡 胞 数 增多 。 


Max10* 


5 液 滴 内 最 大 涡 胞 数 n B6 Ma 数 的 变化 曲线 


Figure 5 The maximum number of cells n changes with the Ma 


number in droplet 


通过 对 加 热 基 板 上 0.65cSt 硅油 液 滴 内 
Marangoni 对 流失 稳 现 象 的 研究 ， 实 验 观 察 了 蒸发 液 
WIA Bénard-Marangoni 对 流 涡 胞 及 其 演变 规律 ， 测 
量 了 其 失 稳 条 件 , 研究 了 液 滴 的 润 湿 半径 和 Ma 数 对 
液 滴 内 Marangoni 对 流 稳 定性 的 影响 ， 得 到 以 下 结 
论 : 


(1) 只 有 当 液 滴 的 接触 角 减 小 到 某 一 临界 值 以 
下 时 ， 液 滴 内 才 会 产生 Bénard-Marangoni WAU, W 
Ha e EIC. 形态 与 平 液 层 中 的 蜂 珊 状 涡 胞 有 所 不 
同 ， 液 滴 顶 点 处 涡 胞 较 尖 细 ， 靠 近 三 相 接触 线 处 为 
圆 弧 形 ， 涡 胞 相互 挤 压 处 为 直线 形 。 随 着 蒸发 的 进 
行 ， 涡 胞 变 短 变 粗 。 液 滴 边 缘 始 终 没 有 涡 胞 ， 为 热 

(2) 产生 Bénard-Marangoni 涡 胞 的 临界 接触 角 
0. BE Ma 数 的 增 大 而 增 大 。 相 同情 况 下 ， 润 湿 半 径 大 
的 液 滴 内 涡 胞 数 越 多 。 这 是 因为 润 湿 半 径 越 大 ， 液 
滴 的 容纳 能 力 更 大 ， 涡 胞 数 就 越 多 。 涡 胞 数 还 随 Ma 
数 的 增 大 而 增 大 。 
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